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時間反転対称性をもつ絶縁体は、自明な絶縁体と非自明な絶縁体の 2 つのクラスがあることが理論的
に提唱された。非自明な絶縁体はトポロジカル絶縁体と呼称されていて、バルクでは絶縁体、境界では
金属的となる特異な性質を有している。境界では一般に空間反転対称性が破れているため、その電子状
態はスピン縮退が解けているが、クラマースの定理により境界の電子状態は時間反転対称運動量ではス
ピン縮退する。このためトポロジカル絶縁体の表面状態は、縮退点近傍の低エネルギー励起状態を質量
項がゼロのディラックフェルミオンとして記述できることから、半整数量子ホール効果やトポロジカル
電気磁気効果などの新奇物性が発現する舞台として注目を集めている。トポロジカル絶縁体の発見には、
物質の電子状態を直接決定できる角度分解光電子分光(ARPES)が主導的役割を担っており、特異なディ
ラック錐型電子状態やスピン偏極した電子状態などトポロジカル絶縁体の証拠を直接観測してきた。近
年、結晶の点群操作の下で規定される新たなトポロジカル相としてトポロジカル結晶絶縁体が理論的に
提案された。従来のトポロジカル絶縁体は時間反転対称性を必要としたが、トポロジカル結晶絶縁体は
必ずしも時間反転対称性を必要としないため、物質の状態をトポロジーによって分類する枠組みを大き
く拡充することが期待できる。そこで本研究では、ARPES を用いてトポロジカル結晶絶縁体の実証を目
指した。具体的には、理論的に提案された SnTe やその関連物質について ARPES 測定を行い SnTe がト
ポロジカル結晶絶縁体であることを実証した。本研究と並行して、電子スピン検出の困難を克服し、精
密なスピンを含む電子構造の解明を可能にする高効率な超低速電子線回折型スピン検出器を搭載した
スピン分解光電子分光装置を建設し性能評価を行った。
本論文は以下の 5 章により構成される。 
第 1 章では、研究背景として、トポロジカル結晶絶縁体と関連のあるトポロジカル絶縁体の基礎概念
や先行研究について述べ、本研究の目的を示した。
第 2 章では、電子状態の測定手段である光電子分光法・スピン検出器の実験原理について説明した。 
第 3 章では、VLEED 型スピン検出器を搭載した高分解能スピン分解光電子分光装置の全体について
説明した。装置は、光電子分光測定を行うための静電半球型電子エネルギー分析器、スピン検出を行う
ための VLEED 検出器・鉄薄膜ターゲット作製槽、および高輝度放電管から構成される。装置建設にお
いては、ミューメタル測定槽の設置、電子レンズ・ターゲット磁化機構の改良、励起光源の最適化など
の改良も行った。とりわけスピン検出器では、電子偏向器へ電子を振り分けることで、同じ試料配置で
の ARPES 測定とスピン分解測定を実現した。また、スピン検出器を 2 台直交するように配置すること
で、3 次元スピン偏極度の決定を可能にした。蒸着した金を用いてスピン分解時のエネルギー分解能を
見積もったところ、5 meV という高分解能を実現していることを確認した。さらに、スピン検出効率を
Bi 薄膜によって評価した結果、モット検出器を用いたこれまでの測定に比べて、検出効率が格段に向上
していることを確認した。
第 4 章では、トポロジカル結晶絶縁体を実験的に確立するために行った VI-VI 族半導体 SnTe とその
関連物質の ARPES 測定結果について述べた。4.1 節では、鏡映対称性に基づくトポロジカル数であるミ
ラーチャーン数について概説した後、SnTe が零でないミラーチャーン数に特徴付けられたトポロジカル
結晶絶縁体とする理論予測の概要を示した。4.2 節では、SnTe の ARPES 測定により、SnTe がトポロジ
カル結晶絶縁体であると結論した。フェルミ準位近傍の ARPES 強度プロットにより、表面ブリルアン
ゾーンの X 点中心に Γ X 方向に伸びたダンベル型の強度分布を観測し、強度が最大となる波数は X 点の
両側に位置することを見出した。また、 Γ X 方向における測定の結果、観測されたバンド分散は X 点中
心の二重ディラック錐を形成していることを見出した。二重ディラック錐はバルクバンドの理論計算で
は再現されないため表面状態であることが示唆される。バンドが表面・バルクのどちらに起源をもつか
を明らかにするため、励起光のエネルギーを変化させた ARPES 測定を行った。フェルミ準位近傍のバ
ンドが表面垂直方向の波数に分散を示さないことから、二重ディラック錐は表面バンドであると結論し
た。これらの結果は、SnTe がトポロジカル結晶絶縁体であると予言した理論と良く対応していることか
ら、SnTe においてトポロジカル結晶絶縁相が実現していると結論した。一方、同じ結晶構造をもつ PbTe
では表面バンドが観測されないことから、PbTe は自明な絶縁相に属すると結論した。4.3 節では、SnTe
と PbTe の間でトポロジカル量子相転移が起きることを示した。SnTe と PbTe の実験から、固溶系
Pb1-xSnxTe (x = 0.0-1.0)におけるトポロジカル量子相転移が示唆される。この相転移に伴う電子状態の変
化を明らかにするために、Pb1-xSnxTe における ARPES 測定を行った結果、0.3 ≤ x ≤ 1.0 ではフェルミ準
位近傍にダンベル型のフェルミ面や二重ディラック錐に特徴付けられる表面状態が存在する一方で、0 ≤ 
x ≤ 0.2 では表面状態が消失することを見出した。これより、相転移点の組成は xc ~ 0.25 と結論した。ま
た、価電子帯のバンド分散の組成依存性を系統的に測定した結果、その頂点が xc ~ 0.25 において最もフ
ェルミ準位に接近することを見出した。このことは、バンド反転から予測されるバンド構造の変化と合
致している。また、トポロジカル結晶絶縁相においてディラック点の波数位置が鏡映面内を移動するこ
とを観測した。時間反転対称性に基づくトポロジカル絶縁体ではディラック点が時間反転対称運動量に
束縛され移動できないため、鏡映面内を移動する振舞いはトポロジカル結晶絶縁体独自の自由度である。
4.4 節では、SnTe(111)面における ARPES 測定の結果、ディラック錐が表面ブリルアンゾーンのΓ 点と M 
点を中心に存在していることを明らかにし、L 点におけるバンド反転によりトポロジカル結晶絶縁体と
なることを異なる面方位を用いて示した。SnTe のトポロジカル性を異なる側面から検証するために、
(111)面における電子構造を ARPES 測定により決定した。その結果、(001)面の二重ディラック錐とは異
なり、 Γ 点と M 点をそれぞれ中心とした直線型のホールバンドを観測した。このホールバンドがバル
ク・表面どちらに帰属されるかを明らかにするため励起光のエネルギーを変化させた ARPES 測定を行
った。フェルミ準位近傍のバンド構造が表面垂直方向の波数に分散を示さないことから、直線型のホー
ルバンドは表面状態に帰属されると結論した。(001)面ではバンド反転の起きている波数(L 点)が 2 点同
時に X 点に射影されるため、二重のディラック錐が形成されるが、(111)面では L 点が、Γ 点とM 点に射
影されるため単一のディラック錐が形成される。このことから、表面ディラック錐の出現には L 点にお
けるバンド反転が重要であると結論した。
第 5 章では、本研究結果について総括する。 
本研究により、VLEED 型スピン検出器を搭載した高分解能スピン分解光電子分光装置の建設を行い、
スピン分解時のエネルギー分解能 5 meV という高分解能化が達成された。また装置建設と並行して
VI-VI 族半導体 SnTe の高分解能 ARPES を行い、表面ブリルアンゾーンの X 点中心の二重ディラック錐
表面電子状態を観測した。また Pb1-xSnxTe において x ~ 0.25 でトポロジカル量子相転移が発現すること
を明らかにした。さらに、面方位を変化させた測定により、L 点におけるバンド反転と表面ディラック
錐出現の良い対応を見出した。以上の実験結果から、SnTe が結晶の鏡映対称性によって保護された表面
状態を有する「トポロジカル結晶絶縁体」であると結論した。
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論文審査の結果の要旨
 トポロジカル絶縁体は、表面にスピン偏極したディラック電子を持ち新奇な量子現象を示すことから
精力的に研究が行われている。角度光電子分光 (ARPES)は、物質の電子構造を直接測定できる強力な実
験手法であるが、スピン検出の効率が低いという問題点があった。本研究では、高効率な超低速電子線
回折(VLEED)型スピン検出器を搭載した高分解能スピン分解光電子分光装置を建設した。さらに、結晶
の鏡映対称性によって保護された表面状態を有する「トポロジカル結晶絶縁体」の存在を実験的に初め
て確立した。
スピン分析器の高分解能・高効率化を実現するために、高効率の VLEED 検出器を含む装置の開発・
改良を行った。ミューメタル測定槽の設置、電子ビームの調整・最適化、高品質磁性薄膜散乱ターゲットの
作製、ターゲット磁化機構の開発・改良、紫外励起光源の改良などを行い、スピン分解測定時 5 meVという世界
最高水準のエネルギー分解能を達成した。また、モット検出器に比べて数倍高いシグナル強度とスピン検出効
率を実現した。スピン分解 ARPES 装置や放射光施設を用いて、IV-VI 族半導体 SnTe(001)について実験を行
った。その結果、SnTeが通常のトポロジカル絶縁体とは異なり、表面において「二重ディラック錐」エネ
ルギー状態を持つ「トポロジカル結晶絶縁体」であることを初めて明らかにした。また SnTe(111)にお
いては、ブリルアンゾーンのΓ点と M 点をそれぞれ中心とするディラック錐を観測し、表面状態におけ
るバンド反転が表面状態の出現に密接に関連することを見出した。さらに、固溶系 Pb1-xSnxTe において、
x = 0.25 におけるトポロジカル量子相転移を見出すとともに、トポロジカル結晶絶縁相においてディラ
ック点の波数位置が鏡面内を移動するという新奇な現象を見出した。
 本論文は、物質の電子状態をスピンにまで分離して決定する高効率・高分解能スピン分解光電子分光
装置を建設し、トポロジカル結晶絶縁相の存在を初めて実験的に明らかにしたものである。研究成果は、
論文提出者が自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示している。した
がって，田中祐輔提出の博士論文は，博士（理学）の学位論文として合格と認める。
